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© Statistisches Propylen-Copolymer, Zusammensetzungen, die es umfassen, und Folien, die das Copolymer oder 
die Zusammensetzung davon umfassen 

© Es wird ein statistisches Propylen-Copolymer von Pro- 
pylen und Ethylen, das die folgenden Bedingungen (1) bis 
(5) erfullt, eine das Copolymer umfassende Zusammen- 
setzung, eine Folie und eine gereckte Folie des Copoly- 
mers oder der Zusammensetzung davon sowte eine La- 
minatfolie und eine gereckte Laminatfolie, die minde- 
stens eine Schicht des Copolymers oder der Zusammen- 
setzung davon umfa&t, bereitgestellt. 

(1) Der Ethylen-Einheitengehalt (x, Gew.-%) des Copoly- 
mers ist von 0,2 bis 10 Gew.-%. 

(2) Das Copolymer besitzt einen Schmelzindex (Ml, g/10 
min) von 0,1 bis 4 g/10 min. 

(3) Die Beziehung zwischen dem Extraktionsgehalt in sie- 
dendem Diethylether (E, Gew.-%) des Copolymers und x 
erfullt die folgenden Ungleichungen (I) oder (II): 

E ^ 0,25x+ 1,1 (0,2 < x<6) 
E < 2,6 (6 < x < 10) 
i (4) Die Beziehung zwischen dem Schmelzpunkt (Tm, C°) 
des Copolymers, gemessen durch ein Differential-Scan- 
ning-Kalorimeter und x erfullt die folgende Ungleichung 
(III): 

Tm < 165- 5x 

(5) Der isotaktische Triadenanteil (mm, Mol-%) in der PPP- 
Sequenz des Copolymers, gemessen im 13 C-NMR ist 
nicht geringer als 98,0 Mol-%. 

Die Folien besitzen eine gute Steifigkeit, TTeftemperatur- 
Heiftsiegelbarkeit, HeifSschrumpfbarkeit, Hei&gleiteigen- 
schaft, Antiblockeigenschaft und Kaltgleiteigenschaft. 
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Beschreibung 
Gebiet der Erfindung 

5 Die vorliegende Erfindung betrifft ein statistisches Propylen-Copolymer, eine Zusammensetzung, die es umfaBt, und 
deren Verwendung. Genauer betrifft sie ein binares statistisches Copolymer von Propylen und Ethylen, eine Zusammen- 
setzung, die das Copolymer umfaBt, und auch eine Folie, insbesondere eine gereckte Folie und ein gerecktes Folienlami- 
nat, die das Copolymer oder seine Zusammensetzung umfassen. 

10 Hintergrund der Erfindung 

Hat man einzuwickelnde oder einzupackende Objekte umhullt und unter Warme erhitzt, schrumpft eine Schrumpffo- 
lie, um dadurch die Objekte luftdicht zu versiegeln. Mit solchen Eigenschaften wird eine Schrumpffolie vielfach beim 
Schrumpfeinwickeln oder Schrumpfverpacken z. B. fur separat eingepackte Becher-Sofortnudeln und zum Verpacken 

15 einer Mehrzahl von Objekten wie Notizbiicher haufig verwendet. 

Fur solche Schrumpfumhullungen oder -verpackungen werden konventionell Schrumpffolien aus Polyvinylchlorid- 
harzen verwendet. Die Folie besitzt den Vorteil, daB sie eine gute Umhiillung und Verpackung ohne Falten oder Locker- 
heit produziert, aber sie ist problematisch, da sie schadliches ChlorwasserstofFgas ergibt, wenn sie aus den Harzen gebil- 
det wird, wenn die zu urnhiillenden oder zu verpackenden Objekte damit heiBgesiegelt werden und wenn sie verbrannt 

20 wird. Aus diesem Grund ist es wiinschenswert, Schrumpffolien aus Polyolefinharzen herzustellen, die frei von solchen 
Problemen sind. Da Folien aus Polyolefinharzen eine hohe Steifigkeit, Transparenz und Feuchtigkeitsbestandigkeit be- 
sitzen, insbesondere solche aus kristallinen Propylenpolymeren, werden sie haufig als Einwickel- oder \erpackungsfo- 
lien verwendet. Fiir die Verwendung beim Schrumpfeinwickeln oder -verpacken, sind Propylenhomopolymere jedoch 
problematisch, da der HeiBsiegelschritt nicht rasch abgeschlossen werden kann und die Temperatur des HeiBschrumpf- 

25 schrittes hoch sein muB, da der Schmelzpunkt der Folie hoch ist. 

Angesichts dieser Situation wurden bis jetzt einige Techniken zur Copolymerisation von Propylen mit Ethylen und an- 
deren a-Oiefinen vorgeschlagen, um Polyolefinharze zu ergeben, die vorteilhaft im Schrumpfeinwickeln oder -verpak- 
ken verwendet werden konnen, und mit denen die HeiBsiegelbarkeit und die HeiBschrumpfbarkeit der Polypropylen- 
harze beim Schrumpfumhullen oder Schrumpfeinpacken verbessert wird. Eine Technik besteht z. B. darin, daB Propylen 

30 mit einer groBen Menge von Ethylen und anderen a-Olefinen copolymerisiert wird, um kristalline Propylenpolymere zu 
ergeben, von denen man sagt, daB ihre HeiBsiegelbarkeit und HeiBschrumpfbarkeit in einem solchen AusmaB verbessert 
ist, daB die Folien vorteilhaft in der Schrumpfeinwicklung oder Schrumpfverpackung verwendet werden konnen. Da die 
kristallinen Propylenpolymere jedoch durch Copolymerisation von solch hohen Mengen von Ethylen und anderen a- 
Olefinen hergestellt werden, sollten sie eine groBe Menge von unvorteilhaften klebrigen Nebenprodukten aufweisen und 

35 ihre Kristallinitat zusatzlich gering sein. Folien dieser Poly mere besitzen daher eine niedrige Steifigkeit, eine geringe An- 
tiblockfahigkeit und schlechte HeiBgleiteigenschaften, was dazu fiihrt, daB sie nicht als Schrumpffolie fur das Einwik- 
keln oder Verpacken verwendet werden konnten. 

Um die klebrigen Komponenten aus den kristallinen Propylenharzen zu entfernen, wurde ein Verfahren versucht, bei 
dem die Harze mit inerten Losungsmitteln behandelt wurde, um die Komponenten herauszulosen. Bei diesem Verfahren 

40 werden jedoch auch kristalline niedrigschmelzende Komponenten herausgelost, was dazu fiihrt, daB die Folie der so ver- 
arbeiteten Harze keine gute HeiBsiegelbarkeit und HeiBschrumpfbarkeit bei niedrigen Temperaturen besitzt und fur das 
Schrumpfeinhiillen oder -verpacken un vorteilhaft ist. 

Harze fur das Schrumpfeinwickeln oder -verpacken von Folien miissen verschiedene weitere Eigenschaften besitzen. 
Z.B. schlieBen die notwendigen Eigenschaften solcher Harze ein, daB sie biaxial in Spannrahmenverfahren und 

45 Schlauch verfahren reckbar sind, Gleitfahigkeit und Anti-Blockeigenschaften im Aufwickelschritt des Reckverfahrens 
besitzen und die Folie dieser Harze eine gute auBere Erscheinung und Transparenz besitzt. Zusatzlich dazu miissen die 
Harze in Hochgeschwindigkeits-Folienmaschinen mit groBem MaBstab, die in letzter Zeit fur die Verbesserung der Pro- 
duktivitat bei der Folienherstellung verwendet werden, anwendbar sein. 

50 Zusammenfassung der Erfindung 

Eine Aufgabe der vorliegenden Erfindung besteht in der Bereitstellung eines binaren statistischen Copolymers von 
Propylen und Ethylen, daB in Folien ausgezogen werden kann, die vorteilhaft fur verschiedene Einwickel- und Verpak- 
kungsfolien mit guter Reckbarkeit verwendet werden konnen, wahrend sie die den Polypropylenfolien eigenen guten Ei- 

55 genschaften besitzen, und einer Harzzusammensetzung, die das Copolymer umfaBt. Eine weitere Aufgabe der Erfindung 
besteht in der Bereitstellung einer Folie und einer Mehrschichtfolie mit guter Tief temperatur- HeiBsiegelbarkeit, die aus 
dem Copolymer oder der Harzzusammensetzung gebildet wird, insbesondere eine gereckte Folie und eine gereckte 
mehrschichtige Laminatfolie mit guter HeiBschrumpfbarkeit. 

Die Erfinder der vorliegenden Anmeldung untemahmen gewissenhafte Untersuchungen, um die oben erwahnten Auf- 

60 gaben der Erfindung zu erreichen, und als Ergebnis fanden sie, daB ein statistisches Propylen-Copolymer und dessen Zu- 
sammensetzung mit spezifischen Eigenschaften, wie die unten erwahnten, vorteilhaft fur diese Aufgabenstellung ver- 
wendet werden kann, und daB Folien verschiedener Formen, wie EinschichtfoLien, gereckte Einschichtfolien, mehr- 
schichtige Laminatfolien und gereckte mehrschichtige Laminatfolien, die das Copolymer oder dessen Zusammensetzung 
umfassen, gute Eigenschaften besitzen, die bei irgendeinem der konventionelien Polyrnerfilme nicht gefunden werden 

65 konnten. Auf der Grundlage dieser Ergebnisse vervollstandigten sie die vorliegende Anmeldung. 
Genauer stellt die Erfindung das folgende bereit: 
[1] Ein statistisches Propylen-Copolymer von Propylen und Ethylen, das die folgenden Bedingungen (1) bis (5) erfiillt: 
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(1) Der Ethylen-Einheitengehalt (x, Gew.-%) des Copolymers ist von 0,2 bis 10 Gew.-%. 

(2) Das Copolymer besitzt einen Schmelzindex (MI, g/10 min) von 0,1 bis 4 g/10 min. 

(3) Die Beziehung zwischen dem Extraktionsgehalt in siedendem Diethylether (E, Gew-%) des Copolymers und x 
erfullt die folgenden Ungleichungen (I) oder (II): 

5 

E < 0,25x + 1,1 (0,2 < x < 6) (I) 
E < 2,6 (6 < x < 10) (II) 

(4) Die Beziehung zwischen dem Schmelzpunkt (Tm, C°) des Copolymers, gemessen durch ein Differential-Scan- io 
ning-Kaiorimeter und x erfullt die folgende Ungleichung (EI): 

Tm < 165 - 5x 

(5) Der isotaktische Iriadenanteil (mm, Mol-%) in der PPP-Sequenz des Copolymers, gemessen im 13 C-NMR ist 15 
nicht geringer als 98,0 M61-%. 

Bevorzugt erfullt das statistisches Propylen-Copolymer weiterhin die folgende Bedingung (6): 

(6) Die Beziehung zwischen dem Schmelzindex (MI, g/10 min) des Copolymers und der Relaxationszeit (t, sek) 20 
des Copolymers, erhalten durch eine Frequenzdispersionsmessung bei einer Frequenz (0 0 = 10° rad/sek erfullt die 
folgende Ungleichung (TV): 

x > 0,523 - 0,077 logMI (IV); 

25 

[2] eine Zusammensetzung eines statistischen Propylen- Copolymers, die 60 bis 95 Gew.-% des statistischen Propylen- 
Copolymers gemaB [1] und 5 bis 40 Gew.-% eines Polyolefin-Polymers umfaBt; 

[3] eine Folie eines statistischen Propylen-Copolymers gemaB [1] oder der Zusammensetzung davon gemaB [2]; eine ge- 
reckte Folie, hergestellt durch Recken der Folie; eine Mehrschichtlaminatfolie, die mindestens eine Schicht des statisti- 
schen Propylen-Copolymers oder der Zusammensetzung davon umfaBt; und eine gereckte Mehrschichtlaminatfolie; her- 30 
gestellt durch Recken des Folienlaminates; insbesondere eine Mehrschichtlaminatfolie und eine gereckte Mehrschicht- 
laminatfolie, die mindestens eine Schicht des statistischen Propylen-Copolymers oder der Zusammensetzung davon und 
eine oder mehrere Schichten weiterer thermoplastischer Harze umfaBt; 

[4] eine Mehrschichtlaminatfolie oder eine gereckte Mehrschichtlaminatfolie gemaB [3], worin die Schicht des statisti- 
schen Propylen-Copolymers [1] oder der Zusammensetzung davon [2] die auBerste Schicht mindestens einer Oberflache 35 
der Folie bildet. 

Bevorzugte Ausfuhrungsformen zur Durchfuhrung der Erfindung 

Die Erfindung wird nun unten detaillierter beschrieben. Das statistische Propylen-Copolymer der Erfindung wird her- 40 
gestellt durch Copolymerisation von Propylen und Ethylen und erfullt die folgende Bedingung (1) bis (5): 

(1) Der Ethyleneinheitengehalt (x, Gew.-%) des Copolymers ist von 0,2 bis 10Gew.-%, bevorzugt von 2 bis 
6 Gew.%. Wenn x kleiner als 0,2 Gew.-% ist, kann die HeiBsiegeltemperatur des Copolymers nicht zufriedenstel- 
lend verringert werden. Zusatzlich kann die Copolymerfolie unter Hitze nicht zufriedenstellend geschrumpft wer- 45 
den. Auf der anderen Seite ist die Kristallinitat des Copolymers niedrig und die Steifigkeit gering, wenn x groBer als 

10 Gew -% ist. 

(2) Das Copolymer besitzt einen Schmelzindex (MI, g/10 min) von 0,1 bis 4 g/10 min. Wenn MI weniger als 
0,1 g/10 min oder mehr als 4 g/10 min betragt, ist das Copolymer schlecht auszuziehen, wodurch fehlerhafte Pro- 
dukte entstehen, 50 

(3) Die Beziehung zwischen dem Extraktionsgehalt in siedendem Diethylether (E, Gew.-%) des Copolymers und x 
erfullt die folgenden Ungleichungen (I) und (II): 

E < 0,25x + 1,1 (0,2 < x < 6) (I) 

55 

E < 2,6 (6 < x < 10) (II) 

Wenn E den definierten Bereich iiberschreitet, sind die Anti-Blockeigenschaften des Copolymers gering, und zu- 
satzlich kann die HeiBsiegeltemperatur des Copolymers nicht zufriedenstellend verringert werden. Bevorzugt er- 
fullt die Beziehung zwischen beiden die folgenden Ungleichungen (I)' oder (II)': 60 

E < 0,2x + 1,1 (0,2 < x < 6) (I)' 

E < 2,3 (6 < x < 10) (Hy 

65 

(4) Die Beziehung zwischen dem Schmelzpunkt (Tm, °C) des Copolymers gemessen mit einem Differential-Scan- 
ning-Kalorimeter und x erfullt die folgende Ungleichung (HI): 
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Tm < 165 -5x (III) 

Wenn Tm groBer als dieser Bereich ist, kann die HeiBsiegeltemperatur des Copolymers nicht zufriedenstellend ver- 
ringert werden, und zusatzlich ist die thermische Schrumpfung des Copolymers gering. 
5 Bevorzugt erfullt die Beziehung zwischen den beiden die folgende Ungleichung (TH)': 

Tm < 162 -5x (IE)' 

(5) Der isotaktische Triadenanteil (mm, Mol-%) in der PPP-Sequenz des Copolymers gernessen im 13 C-NMR ist 
10 nicht weniger als 98,0 Mol-%, bevorzugt nicht weniger als 98,5 Mol-%. P bezeichnet die Propyleneinheit in dem 

Copolymer. 

Wenn sein mm-Anteil kleiner als 98 Mol-% ist, besitzt das Copolymer eine groBe Menge klebriger Komponenten, was 
dazu fuhrt, daB die Anti-Blockeigenschaften verringert werden. Zusatzlich sind sowohl die Kristallinitat als auch die 
15 Steifigkeit des Copolymers in diesem Fall verringert. AuBerdem ist der Grad der Verringerung des Schmelzpunkts des 
Copolymers relativ zu seinem Ethylengehalt gering, was haufig dazu fuhrt, daB die HeiBsiegeltemperatur des Copoly- 
mers relativ hoch ist. 

Wenn das Copolymer, dessen mm-Fraktion auBerhalb des definierten Bereiches liegt, in eine Schrumpffolie geformt 
wird, sind die HeiBgleiteigenschaften der Fohe, mit der die Objekte eingehiillt oder verpackt werden, gering. 
20 Bevorzugt erfullt das statistische Propylen-Copolymer der Erfindung weiter die folgende Bedingung (6): 

(6) Die Beziehung zwischen dem Schmelzindex (MI, g/10 min) des Copolymers und der Relaxationszeit (T, sek) 
des Copolymers, erhalten durch Frequenzdispersionsmessung bei einer Frequenz <D 0 = 10° rad/sek, erfullt die fol- 
gende Ungleichung (IV): 

25 

x > 0,523 - 0,077 logMI (IV) 

Wenn X unterhalb des definierten Bereiches liegt, kann das Copolymer schlecht ausgezogen werden, wodurch Fehl- 
produkte entstehen. Insbesondere wenn das Copolymer ausgezogen wird, wahrend es gereckt wird, treten viele 
30 Fehlprodukte auf. 

Bevorzugt erfullt die Beziehung zwischen beiden die folgende Ungleichung (TV)*: 

T > 0,540 - 0,077 logMI (I V)' 

35 Das statistische Propylen-Copolymer der Erfindung, das die bevorzugte Beziehung erfullt, kann in Folien mit viel bes- 
serer Tieftemperatur-HeiBsiegelbarkeit, Steifigkeit, Anti-Blockeigenschaft und Gleitfahigkeit geformt werden, ohne daB 
es zu Uberlagerungen mit den guten Eigenschaften, die den Polypropylenfolien eigen sind, kommt. Zusatzlich konnen 
die Folien des Copolymers glatt gereckt werden, und das Copolymer ist giinstig fiir die Herstellung gereckter Folien. 
Das statistische Propylen-Copolymer der Erfindung besitzt selbst gute Eigenschaften, wie diejenigen, die oben er- 
40 wahnt sind. Wenn es jedoch mit billigen Polyolefinpolymeren kombiniert wird, werden nicht nur die Kosten fiir die re- 
sultierenden Polymerzusarnmensetzungen verringert, sondern auch die HeiBsiegeltemperatur der Zusammensetzung 
wird weiter verringert, und die HeiBsiegelfestigkeit wird weiter vergroBert. 

Daher stellt die Erfindung weiter eine statistische Propylen-Copolymer-Zusammensetzung bereit, die von 60 bis 95 
Gew.-% des spezifischen statistischen Propylen-Copolymers und von 5 bis 40 Gew.-% eines weiteren Polyolefinpoly- 
45 mers, bevorzugt von 80 bis 95 Gew.-% des ersteren und von 5 bis 20 Gew.-% des letzteren umfaBt. Wenn der Gehalt des 
zusatzlichen Polyolefinpolymers der Zusammensetzung oberhalb von 40 Gew.-% liegt, sind die lieftemperatur-HeiBsie- 
gelbarkeit, die Anti-Blockfahigkeit und die Steifigkeit der Zusammensetzung sehr gering. Wenn der Anteil weniger als 
5 Gew.-% betragt, kann die Zugabe des Polyolefinpolymers die Wirkung auf die Verbesserung der HeiBsiegelbarkeit der 
Zusammensetzung nicht zeigen. 
50 Das Polyolefinpolymer, das in der statistischen Propylen-Copolymer-Zusammensetzung anwesend ist, schlieBt z. B. 
Ethylen-Homopolymere, Ethylen-a-Olefin-Copolymere, Propylen-Homopolymere, Propylen-a-Olefin-Copolymere 
und Homopolymere von C^o a-Olefinen ein. 

Genauer schlieBen die Ethylen-Homopolymere hochdichtes Polyethylen, Polyethylen mittlerer Dichte und Polyethy- 
len niedriger Dichte ein, die Propylen-Homopolymere schlieBen isotaktisches Polypropylen und syndiotaktisches Poly- 
- 55 propylen ein; und die Homopolymere der C4_ l0 Ot-Olefine schheBen Polybuten und Polymethylpenten ein. 

Die Ethylen-a-Olefin-Copolymere schlieBen Copolymere von Ethylen und einem oder mehreren C3_io a-Olefinen ein 
(mit Ausnahme der statistischen Propylen-Copolymere der Erfindung). Die a-Olefine, die diese Copolymere bilden, 
schlieBen lineare Monoolefine ein, wie Propylen, 1-Buten, 1-Hexen, 1-Octen, 1-Nonen und 1-Decen; verzweigte Mo- 
noolefine wie 3-Methyl-l-buten, 3-Methyl-l-penten, und 4-Methyl-l-penten; und Monoolefine, die mit aromatischen 
60 Gruppen substituiert sind, wie Styrol. Die in dieser Erfindung anwendbaren Ethylen-a-Olefin-Copolymere konnen ein 
oder mehrere solcher a-Olefin-Comonomere umf assen. 

Die Propylen-a-Olefin-Copolymere schlieBen Copolymere von Propylen und einem oder mehreren C^q a-Olefinen 
ein. 

Die diese Copolymere bildenden a-Olefine schlieBen lineare Monoolefine ein wie 1-Buten, 1-Hexen, 1-Octen, 1-No- 
65 nen und 1-Decen; verzweigtkettige Monoolefine wie 3-Methyl-l-buten, 3-Methyl-l-penten und 4-Methyl-l-penten; und 
Monoolefine die mit aromatischen Gruppen substituiert sind wie Styrol. Eine oder mehrere solcher a-Olefine konnen co- 
poly merisiert werden, um die Copolymere zu ergeben. 

Unter diesen sind Ethylen-C^io-Ct-Olefin-Copolymere, Propylen- 1-Buten-Copoly mere und Propylen-Ethylen-l-Bu- 
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tenterpolymere bevorzugt. Bevorzugter sind Ethylen-C4_g a-Olefin-Copolymere, die man typischerweise LLDPE nennt. 
Diese Copolymere besitzen bevorzugt einen MI von 0,1 bis 4 g/10 rnin. 

Das Verfahren fur die Herstellung des statistischen Propylen-Copolymers der Erfindung wird unten beschrieben. 
Das Propylen-Copolymer kann unter spezifischen Polymerisationsbedingungen in Gegenwart spezifischer Katalysa- 
toren z. B. in der unten erwahnten Weise hergestellt werden. Solche spezifischen Bedingungen und spezifischen Kataly- 5 
satoren dienen jedoch nicht der Beschrankung. 

Der bei der Herstellung des Propylen-Copolymers verwendbare Kataly sator umfaBt z. B. (a) eine feste Kataly sator- 
komponente, die im wesentlichen aus Magnesium, Titan und Halogen besteht, (b) eine Katalysatorkomponente einer or- 
ganischen Metallverbindung wie einer organischen Aluminiumverbindung und (c) eine Katalysatorkomponente einer 
Elektronendonorverbindung, wie einer organischen Siliziumverbindung. Genauer sind die folgenden Kataly satorkompo- to 
nenten hier anwendbar. 

(a) Feste Katalysatorkomponente 

Bevorzugte Trager fur die feste Katalysatorkomponente konnen erhalten werden durch Umsetzen von metallischem is 
Magnesium, einem Alkohol und einem Halogen und/oder einer Halogen-enthaltenden Verbindung. 

Das metallische Magnesium kann in irgendeiner Form wie als Granulat, bandartig oder pulverformig vorliegen. Be- 
vorzugt ist das metallische Magnesium nicht mit irgendeiner Substanz, die von metallischem Magnesium verschieden 
ist, wie Magnesiumoxid, beschichtet. 

Der Alkohol ist bevorzugt ein niederer Alkohol mit 1 bis 6 Kohlenstoffatomen, wie Methanol oder Ethanol. Besonders 20 
bevorzugt ist Ethanol, da mit ihm leicht gute Kataly satoren mit hoher Aktivitat erhalten werden konnen. 

Das Halogen ist bevorzugt Chlor, Brom oder Iod. Unter diesen ist Iod besonders bevorzugt. Als Halogen-enthaltende 
Verbindungen konnen bevorzugt MgCl 2 oder Mgl 2 verwendet werden. Die Menge des zu verwendenden Alkohols ist be- 
vorzugt von 2 bis 100 Mol, noch bevorzugter von 5 bis 50 Mol pro Mol des metallischen Magnesiums. 

Die Menge des zu verwendenden Halogens oder der Halogen enthaltenden Verbindung kann im allgemeinen 0,0001 25 
Gramm-Atom oder mehr, bevorzugt 0,0005 bis 0,1 Gramm-Atom, besonders bevorzugt von 0,001 bis 0,06 Gramm- 
Atome oder mehr, bezogen auf die Menge des Halogenatoms selbst oder auf die Menge des Halogenatoms in der Halo- 
gen-enthaltenden Verbindung, bezogen auf 1 Gramm-Atom des metallischen Magnesiums, betragen. Eine oder mehrere 
Halogene oder Halogen- enthaltende Verbindungen konnen entweder allein oder kombiniert verwendet werden. 

Der Kataly satortrager zur Verwendung in der Erfindung kann im allgemeinen erhalten werden durch Umsetzen des 30 
metallischen Magnesiums, des Alkohols und des Halogens und/oder der Halogen-enthaltenden Verbindung, z. B. unter 
RuckfluB (bei ungefahr 79°C) bis kein Wasserstoffgas mehr gebildet wird, im allgemeinen fur 20 bis 30 Stunden. Die Re- 
aktion wird bevorzugt in einer Inertgasatmosphare wie unter Stickstoffgas oder unter Argongas durchgefuhrt. 

Der so erhaltene Trager wird abfiltriert und getrocknet, wahl weise nachdem er mit einem inerten Losungsmittel wie 
Heptan gewaschen wurde, und bei der Herstellung der festen Katalysatorkomponente (a) verwendet. 35 

Der Trager ist bevorzugt annahrend granular, wahrend er eine enge KorngroBenverteilung besitzt, um einen scharfen 
Peak zu ergeben. Genauer ist die Abweichung der Form jedes Korns, das den Trager bildet, so gering wie moglich. Kon- 
kret ist die Kugelformigkeit (S) jedes Korns, die durch die folgende Gleichung (V) dargestellt wird, bevorzugt weniger 
als 1,60, noch bevorzugter weniger als 1,40, und der KorngroBenverteilungsindex (P), der durch die folgende Gleichung 
(VI) dargestellt wird, ist bevorzugt weniger als 5,0, noch bevorzugter weniger als 4,0. 40 

S = (E1/E2) 2 (V) 

worin El die Lange der projizierten Grenzlinie jedes Korns bezeichnet; und E2 den Umfang eines Kreises bezeichnet, 
dessen Flache die gleiche ist, wie die projizierte Flache jedes Koms. 45 

P = D90/D10 (VI) 

worin D90 die KorngroBe bezeichnet, die der gewichtskumulativen Fraktion von 90% entspricht. Mit anderen Worten 
bedeutet D90, daB die Gewichtssumme der Korner mit einer KorngroBe, die kleiner als die durch D90 dargestellte Korn- 50 
groBe ist, 90% der Gesamtgewichtssumme aller Korner betragt. Das gleiche gilt auch fiir D 10. 

Die feste Katalysatorkomponente wird hergestellt durch In-Kontakt-Bringen des Tragers mit mindestens einer Titan- 
verbindung. 

Die Titanverbindung kann durch eine allgemeine Formel (VII) dargestellt werden: 
TiXVORVn 

worin X 1 ein Halogenatom, besonders bevorzugt ein Chloratom darstellt, R 1 eine Kohlenwasserstoffgruppe mit 1 bis 10 
Kohlenstoffatomen, insbesondere eine lineare oder verzweigtkettige Alkylgruppe darstellt, und falls eine Mehrzahl von 
R*s vorliegt, diese gleich oder verschieden sein konnen, und n eine ganze Zahl von 0 bis 4 ist. 60 

Genauer schlieBen die Titanverbindungen ein: ri(0-i-C 3 H 7 ) 4 , Ti(0-C 4 H 9 ) 4 , TiCl(0-C 2 H 5 ) 3 , riCl(0-i-C 3 H 7 ) 3 , TiCl(0- 
C 4 H 9 ) 3 , TiCl 2 (0-C 4 H 9 ) 2 , riCL 2 (0-i-C 3 H 7 ) 2 , riCl 4 . Unter diesen ist TiCl 4 besonders bevorzugt. 

Im allgemeinen wird die feste Katalysatorkomponente hergestellt, indem man weiter den Trager mit einer Elektronen- 
donorverbindung in Kontakt bringt. 

Die Elektronendonorverbindung ist bevorzugt ein aromatisches Dicarboxylat, insbesondere ein Di-n-butylphthalat 65 
oder ein Diethylphthalat. 

Wahrend der TYager mit der Titanverbindung und der Elektronendonorverbindung in Kontakt gebracht wurde, wird er 
im allgemeinen weiter mit einer Halogen-enthaltenen Siliziumverbindung in Kontakt gebracht. Die Halogen-enthaltende 
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Siliziumverbindung ist bevorzugt Siliziumtetrachlorid. 

Die feste Katalysatorverbindung kann auf eine beliebige bekannte Art hergesteltt werden. Z.B. wird der Trager zu ei- 
nern Losungsmittel zusammen mit einer Elektronendonorverbindung und einer Halogen-en thaltenden Siliziumverbin- 
dung, wie den unten erwahnten gegeben, dann wird eine Titanverbindung, wie die unten erwahnten, unter Riihren hinzu- 
5 gegeben und die Umsetzung durchgefuhrt. Das Losungsmittel ist bevorzugt ein inerter Kohlenwasserstoff wie Pentan, 
Hexan, Heptan oder Octan. Die Elektronendonorverbindung wird im allgemeinen in einer Menge von 0,01 bis 10 Mol, 
bevorzugt 0,5 bis 5 Mol pro Mol des Tragers, bezogen auf das Magnesiumatom, verwendet; und die Titan verbindung 
wird im allgemeinen in einer Menge von 1 bis 50 Mol, bevorzugt 2 bis 20 Mol pro Mol des Tragers, bezogen auf das Ma- 
gnesiumatom verwendet. Die Reaktion wird durch In-Kontakt-Bringen der Komponenten miteinander durchgefuhrt, im 
10 allgemeinen bei einer Temperatur, die zwischen 0 und 200°C liegt, fur 5 Minuten bis 10 Stunden, bevorzugt zwischen 30 
und 150°C fur 30 Minuten bis 5 Stunden. 

Nach der Reaktion ist es bevorzugt, daB die gebildete feste Katalysatorkomponente mit einem inerten Kohlenwasser- 
• stoff (z. B. n-Hexan, n-Heptan) gewaschen wird. 

15 (b) Organische Metall-Katalysatorkomponente 

Unter den Katalysatorkomponenten ist die organische Metallverbindung bevorzugt eine organische Aluminiumver- 
bindung. 

Dafiir werden weithin organische Aluminiumverbindungen, die durch die folgende allgemeinen Formel (VUI) 

20 

AiR2 D xVn (vm) 

verwendet, worin R 2 eine Alkylgruppe mit 1 bis 10 Kohlenstoffatomen, eine Cycloalkylgruppe oder eine Arylgruppe 
darstellt; X 2 ein Halogenatom, bevorzugt Chlor- oder Bromatom darstellt; und n eine ganze Zahl von 1 bis 3 ist. 
25 Genauer schlieBen die Verbindungen Trialkylaluminiumverbindungen ein, wie Trimethylaluminium, Triethylalumi- 
nium, Triisobutylaluminium und auch Diethylaluminiummonochlorid, Diisobutylaluminiummonochlorid, Diethylalu- 
miniummonoethoxid, Ethylaluminiumsesquichlorid, etc. Unter diesen sind Triethylaluminium und Triisobutylalumi- 
nium bevorzugt. Eine oder mehrere dieser Verbindungen konnen allein oder in Kombination miteinander verwendet wer- 
den. 

30 

(c) Elektronendonorverbindung 

Unter den Katalysatorkomponenten ist die Elektronendonorverbindung, die auf das Polymerisationssystem einwirkt, 
bevorzugt eine organische Siliziumverbindung. Besonders bevorzugt sind Dicyclopentyldimethoxysilan und Cyclohex- 

35 ylmethyldimethoxysilan. 

Die feste Katalysatorkomponente wird bevorzugt in der beabsichtigten Polymerisation verwendet, nachdem sie vor- 
behandelt wurde. Zur Vorbehandlung wird sie bevorzugt unter Riihren mit einer kleinen Menge eingefuhrtem Propylen 
umgesetzt, wobei die feste Katalysatorkomponente, die organische Metallverbindung und eine Elektronendonorverbin- 
dung, wie die unten erwahnten, anwesend sind. Wenn die feste Katalysatorkomponente usw. in den Reaktor gegeben 

40 werden, ist es bevorzugt, daB diese Komponenten in einem geeigneten Losungsmittel gelost werden, bevor sie hineinge- 
geben werden, um zu vermeiden, daB die feste Katalysatorkomponente an den Innenwanden des Reaktors haftet. Das Lo- 
sungsmittel wird bevorzugt aus dem Reaktor spatestens bis zur Startphase der Reaktion entfernt. Ein solches Losungs- 
mittel ist bevorzugt ein inerter Kohlenwasserstoff wie Pentan, Hexan, Heptan, Octan oder ahnliches. Die organische Me- 
tallverbindung wird im allgemeinen in einer Menge von 0,01 bis 10 Mol, bevorzugt 0,05 bis 5 Mol pro Mol des Titana- 

45 toms in der festen Katalysatorkomponente verwendet; und die Elektronendonorverbindung wird im allgemeinen in einer 
Menge von 0,01 bis 20 Mol, bevorzugt von 0,1 bis 5 Mol pro Mol des Titanatoms in dem festen Katalysator verwendet. 
Propylen wird zu dem Katalysatorsystem bei einem Propylenpartialdruck gegeben, der hoher als der Atmospharendruck 
ist, mit dem der feste Katalysator vorbehandelt wird, bevorzugt bei 0 bis 100°C fur 0,1 bis 24 Stunden. Nach der Reak- 
tion wird der vorbehandelte Katalysator bevorzugt mit einem inerten Kohlenwasserstoff wie n-Hexan oder n-Heptan ge- 

50 waschen. 

Das statistische Propylen-Copolymer der Erfindung wird hergestellt z. B. durch Fordern vorbestimmter Mengen von 
Propylen und Ethylen in Gegenwart der festen Katalysatorkomponente, der organischen Metallverbindung und der Elek- 
tronendonorverbindung (alle wie oben erwahnt), und Umsetzen unter Riihren. Die feste Katalysatorkomponente, die in 
der Polymerisation verwendet wird, wird bevorzugt in einen Reaktor eingefuhrt, nachdem sie in einem geeigneten L6- 

55 sungsmittel, wie dem oben erwahnten inerten Kohlenwasserstoff gelost wurde, um zu verhindern, daB die feste Kataly- 
satorkomponente an den Innenwanden des Reaktors haftet. Das Losungsmittel wird aus dem Reaktor bevorzugt spate- 
stens in der Anfangsphase der Reaktion entfernt. Die Polymerisation wird im allgemeinen so durchgefuhrt, daB z. B. die 
Monomere bei einem Propylenpartialdruck, der nicht niedriger als Atmospharendruck ist, bevorzugt zwischen Atmo- 
spharendruck und 40 kg/cm 2 und einer Temperatur, die zwischen -80 und 150°C liegt, bevorzugt zwischen 20 und 

60 150°C, copolymerisiert werden. Die organische Metallverbindung wird im allgemeinen in einer Menge von 0,1 bis 400 
Mol, bevorzugt 1 bis 200 Mol pro Mol des Titanatoms in der festen Katalysatorkomponente verwendet; und die Elektro- 
nendonorverbindung wird im allgemeinen in einer Menge von 0,1 bis 100 Mol, bevorzugt 1 bis 50 Mol pro Mol des Ti- 
tanatoms im festen Katalysator verwendet. 

Der Ethylengehalt des statistischen Propylen-Copolymers der Erfindung kann durch Steuerung des Ethylenpartial- 

65 drucks und der Menge des in das Polymerisationssystem eingefuhrten Ethylens verandert werden; und das Molekularge- 
wicht davon kann verandert werden durch Steuerung der WasserstofTmenge, die in das Polymerisationssystem eingefuhrt 
wird. 

Durch das oben erwahnte Verfahren kann Ethylen statistisch mit dem Propylen copolymerisiert werden, wahrend eine 
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hohe Stereospezifitat der PPP-Sequenz des resuitierenden statistischen Propylen-Copolymers sichergestellt wird, was 
dazu fiihrt, daB das Copolymer eine hohe Kristallinitat und einen niedrigen Schmelzpunkt besitzt. Da die Copolymeri- 
sierbarkeit des Comonomers Ethylen in dem Verfahren gut ist, kann zusatzlich der Schmelzpunkt des resuitierenden Co- 
polymers, selbst wenn eine geringe Menge des Comonomers verwendet wird, gut verringert werden. 

Da die Ethylen molekule relativ gleichforrnig in das statistische Propylen-Copolyrner eingefuhrt werden, ist der Ethy- 5 
lengehalt des Copolymers einheitlich, und die Ethylengehaltverteilung im Copolymer ist eng. Das statistische Propylen- 
Copolyrner der Erfindung, das durch dieses Verfahren hergestellt wurde, enthalt einen reduzierte Menge an klebrigen 
Komponenten, die das Blocken der Folien des Copolymers verursachen. Die klebrigen Komponenten in dem Copolymer 
konnen als Gehalt des Copolymers, der in siedendem Diethylether loslich ist, gemessen werden. Zusatzlich besitzen die 
Folien des Copolymers eine gute Reckbarkeit, wie im folgenden demonstriert wird, und die gereckten Folien besitzen io 
eine gute Warmeschrurnpfbarkeit. 

Die Polyolefinpolymere, die in der statistischen Propylen-Copolymer-Zusammensetzung der Erfindung enthalten 
sind, konnen durch ein beliebiges Verfahren hergestellt werden, worin ein sogenanntes Ziegler-Natta-Katalysatorsystem 
verwendet wird, das einen festen Katalysator einer Titanverbindung-tragenden Magnesiumhalogenidverbindung und 
eine organische Aluminiumverbindung wahlweise zusammen mit einem Elektronendonor umfaBt. Zusatzlich konnen 15 
diese Polymere auch durch ein anderes bekanntes Verfahren hergestellt werden, bei dem ein sogenannter Metallocen-Ka- 
talysator verwendet wird, der eine Ubergangsmetallverbindung, die an mindestens eine Cyclopentadienylgruppe oder 
deren Deri vat koordiniert ist, und ein Aluminoxan oder eine Verbindung, die fahig ist, mit der Ubergangsmetallverbin- 
dung einen ionischen Komplex zu bilden, umfaBt. 

Das statistische Propylen-Copolyrner und seine Zusammensetzung der Erfindung kann wahlweise mit irgendeinem 20 
anderen Additiv, in irgendeinem bekannten Verfahren z. B. unter Verwendung eines Taumel-Mischers oder eines Hen- 
schel-Mischers vermischt werden, dann wahlweise in der Schmelze verknetet werden, z. B. in einem Einschneckenex- 
truder, einem Doppelschneckenextruder, einer Knetmaschine oder einem Banbury-Mischer und danach weiterhin wahl- 
weise in Pellets granuliert werden, die in Folien ausgezogen werden konnen. 

Die wahlweise vorhandenen Additive schlieBen z. B. Antioxidationsmittel, Neutralisierungsmittel, Gleitmittel, Anti- 25 
blockmittel und antistatische Mittel ein. 

Im folgenden werden nun detailliert Folien und gereckte Folien des statistischen Propylen-Copolymers oder seiner 
Zusammensetzung; und rnehrschichtige Laminatfolien und gereckte mehrschichtige Laminatfolien, die mindestens eine 
Schicht der Folic oder der gereckten Folie bevorzugt als auBerste Schicht enthalten, beschrieben. 

Die Folie wird aus dem statistischen Propylen-Copolyrner oder dessen Zusammensetzung durch irgendeine bekannte 30 
Schmelzextrusion hergestellt. Die gereckte Folie wird durch monoaxiales oder biaxiales Recken der ungereckten Folie 
hergestellt. Die gereckte Folie ist bevorzugt eine biaxial gereckte Folie. 

Fur die Schmelzextrusion wird bevorzugt ein T-SpritzgieB verfahren oder ein Aufblas-Auszieh verfahren verwendet. 

Die so hergestellte nicht gereckte Folie kann gereckt werden, um eine gereckte Folie zu ergeben. Die nicht gereckte 
Folie, die in einem T-SpritzgieB verfahren hergestellt wurde, kann im allgemeinen durch ein Spannrahmen verfahren ge- 35 
reckt werden, wohingegen diejenige, die durch ein Aufblas-Auszieh verfahren hergestellt wurde, im allgemeinen in ei- 
nem Schlauchverfahren gereckt werden kann. Bei diesen Reckverfahren wird die ungereckte Folie biaxial um das 1,5- 
bis 20-fache, bevorzugt das 2- bis 15-fache gereckt. In dem Spannrahmen verfahren kann die Folie gleichzeitig in der 
Langsrichtung und in der Querrichtung gereckt werden, oder alternativ kann sie zunachst in der Langsrichtung und dann 
in der Querrichtung und umgekehrt gereckt werden. Die Dicke der ungereckten Folie kann im allgemeinen von 100 bis 40 
700 um, bevorzugt von 200 bis 500 um betragen. 

Die Erwarmungsbedingungen fur das Recken und die Reckgeschwindigkeit konnen geeignet bestimmt werden, ab- 
hangig von dem Ethylengehalt und dem ME- Wert des statistischen Propylen-Copolymers, dem Typ und der Menge des 
Polyolefins in der Copolymerzusammensetzung, der Dicke der ungereckten Folie und der Reck-\fergr6Berung. 

Die mehrschichtige Laminatfolie der Erfindung umfaBt mindestens eine Schicht eines statistischen Propylen-Copoly- 45 
mers oder dessen Zusammensetzung und eine oder mehrere Schichten anderer thermoplastischer Harze. Die gereckten 
mehrschichtigen Laminatfolien der Erfindung werden durch monoaxiales oder biaxiales Recken der ungereckten mehr- 
schichtigen Laminatfolien hergestellt. Im allgemeinen ist die gereckte mehrschichtige Laminatfolie eine biaxial gereckte 
Folie. 

Die anderen thermoplastischen Harze schlieBen z. B. Polyolefinharze ein, wie Polypropylen, Polyesterharze und 50 
Ethylen- Vinylacetat-Copolymere (EVA). Die gereckten mehrschichtigen Laminatfolien der Erfindung umfassen minde- 
stens eine Folienschicht eines statistischen Propylen-Copolymers oder dessen Zusammensetzung der Erfindung. Bevor- 
zugt ist mindestens die auBerste Oberflache der Schicht der Laminatfolie eine Folienschicht des statistischen Propylen- 
Copolymers oder dessen Zusammensetzung der Erfindung, die als Siegelschicht wirkt. 

Um die mehrschichtige Laminatfolie der Erfindung herzustellen, werden z. B. die Folien, die das Laminat bilden, ge- 55 
trennt durch Schmelzextrusion wie diejenige, die oben erwahnt ist, hergestellt und dann durch die bekannte Trockenla- 
mination miteinander laminiert, oder alternativ werden die Folien, die das Laminat aufbauen, wahrend sie zu einem La- 
minat integriert werden, koextrudiert, durch einen bekannten Koextruder, der mit einer Mehrzahl von Ko-Extrusionsdu- 
sen ausgerustet ist. Die so erhaltenen nichtgereckten Laminatfolien konnen in der gleichen Weise wie oben gereckt wer- 
den, um gereckte mehrschichtige Laminatfolien zu bilden. Die Dicke der nichtgereckten Laminatfolien betragt im allge- 60 
meinen von 100 bis 700 um, bevorzugt von 200 bis 500 um. 

Das statistische Propylen-Copolyrner und seine Zusammensetzung besitzen eine gute Reckbarkeit, und sie sind stabil, 
wahrend sie in Folien ausgezogen werden. Sie sind daher bei den neuesten Hochgeschwindigkeits-Ausziehmaschinen, 
die in groBem MaBstab arbeiten, geeignet. 

Die Folien besitzen eine gute Steifigkeit, Tieftemperatur-HeiBsiegelbarkeit, HeiBgleitfahigkeit, Anti-Bloc keigenschaft 65 
und Kaltgleiteigenschaft. Die mehrschichtigen Laminatfolien, die mindestens eine Schicht der Folie aufweisen, besitzen 
eine gute Steifigkeit. Insbesondere besitzen diejenigen, die eine Folienschicht des statistischen Propylen-Copolymers 
oder dessen Zusammensetzung als auBerste Schicht aufweisen, eine gute Tieftemperatur-HeiBsiegelbarkeit, HeiBgleitei- 
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genschaft, Anti-Blockeigenschaft und Kaltgleiteigenschaft. Solche Folien sind daher extrem nutzlich als Einwickel- und 
Verpackungsfolien fiir viele Zwecke. 

Auch die gereckten Folien der Erfindung besitzen eine gute Steifigkeit, Heftemperatur-HeiBsiegelbarkeit, HeiBgleit- 
fahigkeit, Anti-Blockfahigkeit und Kaltgleiteigenschaft, und zusatzlich besitzen sie eine gute HeiBschrumpfbarkeit. Die 
5 gereckten mehrschichtigen Laminatfolien, die rnindestens eine solche gereckte Folienschicht umfassen, besitzen eine 
gute Steifigkeit und Warmeschrumpfbarkeit. Insbesondere diejenigen, die eine Folienschicht eines statistischen Propy- 
len-Copolyrners oder dessen Zusammensetzung als auBerste Schicht umfassen, besitzen gute Tieftemperatur-HeiBsiegel- 
barkeit, HeiBgleiteigenschaften, Anti-Blockeigenschaften und Kaltgleiteigenschaften. Daher sind diese gereckten Folien 
extrem nutzlich als Einwickel- und Verpackungsfolien fur viele Zwecke, insbesondere als Einwickel- oder Verpackungs- 
10 Schrumpffolien. 

Die Erfindung wird nun detaillierter im Hinblick auf die folgenden Beispiele beschrieben, die jedoch den Umfang der 
Erfindung nicht beschranken sollen. 

Zunachst werden Verfahren fiir die Bestimmung der Eigenschaften der Harze, das Verfahren zur Bildung der Folien 
und das Verfahren zur Bewertung der Qualitat der Folien erwahnt. 

15 

(A) Verfahren zur Bestimmung der Eigenschaften der Harze 

1) Ethylengehalt des Copolymers (x, Gew.-%): 

Um den Ethylengehalt des Copolymers zu bestimmen, wird das Copolymer in eine Folie mit einer Dicke von 
20 300 um unter den unten erwahnten Bedingungen ausgezogen, und die Extinktion der Folie bei 718 und 733 cm -1 

mit einem FT7TR5300 (hergestellt durch Nippon Bunko KK) gemessen. Aus der so gemessenen Extinktion wurde 

der Ethylengehalt, x, des Copolymers entsprechend den unten erwahnten Gleichungen erhalten. 

Ausziehbedingungen: 

PreBtemperatur: 220°C 
25 Druck in der HeiBpresse oder Kaltpresse: 50 kg/cm 2 G 

Zeitraum der Vorerwarrnung: 5 min 

Zeitraum der HeiBpressung: 5 min 

Zeitraum der Kaltpressung: 3 min 

IR-Bedingungen: 
30 Anzahl der Integrationen: 20 

Auflosung: 4 cm -1 

Ethylengehalt (x, Gew.-%): 

xl = 0,599 x (A733/d • 1) - 0,161 x (A718/d -1) 

xl = 0,599 x (A718/d * 1) - 0,161 x (A733/d • 1) : 
35 xl = 0,809 x(xl+x2) 

worin; 

A7 1 8 die Extinktion bei 7 1 8 cm" 1 ist; 
A733 die Extinktion bei 733 cm" 1 ist; 
d 0,9 ist; und 
40 1 die Dicke der Probe ist. 

2) Schmelzindex (MI, g/10 min): 

Der Schmelzindex des Copolymers wurde bei einer Temperatur von 230°C unter einer Belastung von 2160 g ent- 
sprechend JIS K7210 gemessen. 

3) Extraktionsgehalt in siedendem Diethylether (E, Gew.-%): 

45 3 g Pellets einer Copolymerprobe, die gemahlen war, um ein 1 mm O Sieb zu passieren, wurden in einen zylindri- 

schen Filter gegeben, wahrend 160 ml eines Extraktionslosungsmittels aus Diethylether in einen Rachbodenkolben 
gegeben wurden. Die Pellets wurden mit einem Losungsmittel unter Verwendung eines Soxhlet-Extraktors mit ei- 
ner RuckfluBfrequenz von etwa 1 mal/5 min fur 10 Stunden extrahiert. Nach der Extraktion wurde der Diethylether 
unter Verwendung eines Verdampfers zuriickgewonnen, und dann wurde in einem Vakuumtrockner bis zum kon- 

50 stanten Gewicht getrocknet, woraus der Extraktionsgehalt der Probe in siedendem Diethylether erhalten wurde. 

4) Schmelzpunkt des Copolymers gemessen mit einem Differential-S canning- Kalorimeter (Tm, °C): 

Unter Verwendung eines Differential-Scanning-Kalorimeters (DSC7, hergestellt durch Perkin-Elmer Co.) wurden 
zunachst 10 mg einer Copolymerprobe in einer Stickstoffatmosphare bei 230°C fur 3 Minuten geschmolzen und 
dann auf 40°C mit einer Kuhlgeschwindigkeit von 10°C/min abgekilhlt. Dann wurde die Probe bei 40°C fur 3 Mi- 
55 nuten gehalten und dann rnit einer Aufwarmgeschwindigkeit von 10°C/min erwarmt, um eine endotherme Schmelz- 

kurve der Probe zu erhalten. Die Peakspitze des hochsten Peaks der Kurve bedeutet den Schmelzpunkt der Probe. 

5) Isotaktischer Triadenanteil in der PPP-Sequenz des Copolymers und der Folie gemessen im 13 C-NMR (mm, 
Mol-%): 

Der Anteil der isotaktischen Triaden in der PPP-Sequenz des Propylen-Copolymers oder der Propylen-Copolyrner- 
60 folie der Erfindung bezeichnet den isotaktischen Anteil der Triadeneinheiten in der PPP-Sequenz der molekularen 

Copolymerketten, die das Propylen-Copolymer oder die Propylen-Copolymerfolien bilden, und kann aus dem C- 
NMR-Spektrum des Copolymers oder der Folie erhalten werden. 

Der Anteil mm des Propylen-Homopolymers kann aus der folgenden Gleichung (DC) erhalten werden: 

65 mm = [Imm/(Imrn + Imr + Irr)] x 100 (Mol-%) (DC) 

worin Imm, Imr und Irr jeweils die Peakintensitat in jeder der drei Methylkohlenstoffregionen, mm, mr und rr im 
13 C-NMR-Spektrum der Homopolymerprobe bedeuten. Die mm-Region liegt zwischen 21,4 und 22,2 ppm der che- 
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mischen Verschiebungen; die mr-Region liegt zwischen 20,6 und 21,4 ppm der chemischen Verschiebungen, und 
die rr-Region liegt zwischen 19,8 und 20,6 ppm der chemischen Verschiebungen. 

Auf der anderen Seite wird im 13 C-NMR-Spektrum eines statistischen Propylen-Copolymers die chernische \fer- 
schiebung des Methylkohlenstoffs in der Propyleneinheit durch die benachbarte Ethyleneinheit beeinfluBt. Genauer 
erscheint der Absorptionspeak, der sich aus der Methylgruppe der Propyleneinheit, die in der EPE-Sequenz des Co- 5 
polymers vorliegt, in der rr-Region, wahrend der Absorptionspeak, der sich vom Methylkohlenstoff der Propylen- 
einheit, die im Zentrum der PPE-Sequenz des Copolymers vorliegt, ableitet, in der mr-Region erscheint. 
Die Absorptionspeakintensitat, die sich vom Methylkohlenstoff der Propyleneinheit, die in der EPE-Sequenz vor- 
liegt, ableitet, entspricht der Peakintensitat fur T§6* (33,3 ppm). Die Absorptionspeakintensitat, die sich vom Me- 
thylkohlenstoff der Propyleneinheit, die im Zentrum der PPE-Sequenz vorliegt, ableitet, entspricht der Peakintensi- io 
tat fur Say (38,0 ppm). 

Urn die isotaktische Triadenfraktion in der PPP-Sequenz des statistischen Propylen-Copolymers zu erhalten, wird 
die folgende Gleichung (X) verwendet: 

mm = Imm/[Imm + (Imr - Say) + (Irr - T66)]xl00 (mol%) (X) 15 

Das 13 C-NMR-Spektrum der Copolymerprobe wurde erhalten unter Verwendung einer NMR-MeBvorrichtung 
JNM-EX400 Modell (hergestellt durch Nippon Electronic Co.) unter den unten erwahnten Bedingungen. 
Probenkonzentration: 220 mg/3 ml NMR-Losungsmittel 

NMR-L6sungsrnittel: 1,2,4-Trichlorobenzol/deuteriertes Benzol (90/10, Vol-%) 20 
Temperatur: 130°C 
Pulsbreite: 45° 
Pulsfrequenz: 4 Sekunden 
Anzahl der Integration: 4000 

6) Relaxationszeit (x, sek): 25 
Unter Verwendung eines Rotationsrheometers (hergestellt durch Rheometrics Co.) wurde eine Copolymerprobe auf 
eine Cohn-Platte (Durchmesser 25,0 mm; Cohn-Winkel 0,10 Radianten) einer Frequenzdispersion bei einer Tempe- 
ratur von 175°C und einer Frequenz von C0q = 10° Rad/sek unterworfen. Die Relaxationszeit der Probe (x, sek) 
wurde wie folgt erhalten. 



G*(i0>) = s*/g* = G' (CO) + iG" ((0) 



(C) Verfahren zur Bildung gereckter Folien 



30 



worin G* (i CO) ein Komplexmodul der Viskoelastizitat der Probe bezeichnet, die durch a*/f* definiert ist; 
a* die Spannung der Probe bezeichnet; 

7* die Belastung der Probe bezeichnet. 35 
x(co) = G' (co)/coG" (co) 

worin CO die Frequenz (Rad/sek.) bezeichnet; 

G' das Elastizitatsspeichermodul bezeichnet; 40 
G M das Elastizitatsverlustmodul bezeichnet. 

(B) Verfahren zur Bildung nicht gereckter Folien 

Pellets des statistischen Propylen-Copolymers oder der Zusammensetzung davon, erhalten in den folgenden Beispie- 45 
len und Vergleichsbeispielen, wurden in Folien bei einer Harztemperatur von 230°C unter Verwendung einer Aufblas- 
Ausziehmaschine, die drei 43 mm O (Durchmesser) Extruder und kreisfbrmige 50 mm <J> Dusen umfaBte. Um mehr- 
schichtige Laminatfolien herzustellen, wurden verschiedene Copolymere oder Zusammensetzungen, die den Aufbau- 
schichten entsprachen, verwendet. 

Die Menge des zu extrudierenden Harzes und die Folienaufhahmegeschwindigkeit wurden auf der Grundlage der 50 
Dicke der schlieBlich erhaltenen Folie und der Reck- VergroBerung der Folie bestimmt, und lag zwischen 10 und 60 kg/hr 
und zwischen 3 und 20 m/min. 



55 



Unter Verwendung einer Schlauchfolienreckmaschine, die zwei Paare oberer und unterer Abquetschwalzen und zwei 
Erwarmungsofen, einen Vorwarmofen und einen Hauptwarmofen, die zwischen diesen Paaren von Abquetschrollen an- 
geordnet waren, umfaBte, wurden die ungereckten schlauchformigen Folien, die in (B) erhalten wurden, unter Warme 
gereckt, um gereckte Folien zu erhalten. Die ungereckten mehrschichtigen Laminatfolien wurden in der gleichen Weise 
gereckt, um gereckte mehrschichtige Laminatfolien zu erhalten. 60 

Hinsichtlich der Reckbedingungen wurde die Temperatur jedes Aufwarmofens so eingestellt, daB die Oberfiache der 
ungereckten Folie zwischen 100 und 120 ? C unmittelbar vor dem Recken sein konnte, und die so erwahnte Folie wurde 
biaxial auf eine Reck- VergroBerung MD x TD von 30-fach gereckt. Fur die biaxiale Reck- VergroBerung kann die Kom- 
bination der Reck- VergroBerung in Langsrichtung (in Maschinenrichtung MD) und in der Querrichtung (in Querrichtung 
TD) geeignet bestimmt werden, so daB eine optimale Folienblasenstabilitat vorliegt. Dabei wird die biaxiale Reck-Ver- 65 
groBerung sehr genau auf der Grundlage einer Standard-MD- VergroBerung von 6-fach und einer Standard-TD- Vergro- 
Berung von 5-fach eingestellt. 
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(D) Warmebehandlung der gereckten Folien 

In der Schlauchfolienreckmaschine wurde die gereckte Folie und die gereckte mehrschichtige Laminatfolie bei 70°C 
fiir 10 Sekunden getempert. 

5 

(E) Bewertung der Qualitat der Folien 

Nachdem jede Folie bei einer Temperatur von 23 ± 2°C und einer Feuchtigkeit von 50 ± 10% fur 1 6 Stunden oder lan- 
ger gelagert worden war, wurde sie auf ihre Folienqualitat im Hinblick auf die folgenden Eigenschaften bei der Tempe- 
10 ratur und der Feuchtigkeit gemessen. 

1) HeiBsiegelbarkeit: 

Die HeiBsiegelbarkeit jeder Folienprobe wurde entsprechend JIS K-1707 bewertet. Die HeiBsiegelbedingungen 
sind wie unten erwahnt. Die Temperatur des HeiBsiegelstabs wurde unter Verwendung eines Oberflachenthermome- 
15 ters als Oberflachentemperatur kalibriert. Nach dem HeiBsiegeln wurde die Probe bei Raumtemperatur fur einen 

ganzen Tag belassen und danach bei Raumtemperatur und einer Abschalgeschwindigkeit von 200 mm/min mit ei- 
nem T-formigen Abschalverfahren abgeschalt, um ihre Schalfestigkeit zu erhalten. Die HeiBsiegeltemperatur wurde 
aus der HeiBsiegeltemperatur-Schalfestigkeitskurve erhalten, um eine Schalfestigkeit von 300 g/15 min zu erge- 
ben. 

20 HeiBsiegeltemperatur: 1 sek 

Versiegelte Flache: 15x10mm 

Siegeldruck: 2 kg/cm 2 Siegeltemperatun mehrere Punkte zur Interpolation der HeiBsiegeltemperatur 

2) Thermische Schrumpfung: 

Jede Folienprobe wurde in Teststiicke einer Breite von 15 mm und einer Lange von 200 mm geschnitten, die durch 
25 zwei Punkte in einem Abstand von 100 mm dazwischen in der Langsrichtung markiert wurden. Diese Tests treifen 

wurden in ein Glycerinbad mit einer Temperatur von 80, 100 oder 120°C fiir 10 Sekunden eingetaucht, dann ent- 
nommen und auf Raumtemperatur fur 5 Minuten abgekiihlt, worauf die Entfernung (mm) zwischen den zwei mar- 
kierten Punkten in jeder Probe gemessen wurde. Die thermische Schrumpfung der Folie wurde aus der folgenden 
Gleichung erhalten. 

30 Thermische Schrumpfung (%) = [(100 - Abstand zwischen den Punkten in der eingetauchten Probe)/100] x 100 

3) AuBere Erscheinung der schrumpfverpackten Objekte: 

Sofortnudelbecher und Papierbehalter wurden etwas lose mit jeder Folienprobe verpackt, und die Offnung der Ver- 
packungsfolie wurde versiegelt. Die so verpackten Objekte wurden auf ein Band gegeben und durch einen HeiBluft- 
zirkulationsheizofen NS-350 Typ (hergestellt durch Kyowa Electric Co.) (dies wird im folgenden als Schrumpftun- 
35 nel bezeichnet) gefiihrt, wobei die Verpackungsfolie schrumpfte. Die auBere Erscheinung der verpackten Objekte 

wurde visuell im Hinblick auf die Form der Ecken und die Faltenbildung in den Ecken beobachtet. 

4) HeiBgleiteigenschaften: 

Unmittelbar nachdem sie den Schrumpftunnel passiert hatten, wurden zwei verpackte Objekte in Kontakt miteinan- 
der gehalten, worauf untersucht wurde, ob zwischen den beiden Blocken vorlag oder nicht. Zusatzlich wurde, wah- 
40 rend der Schrumpftunnel passiert wurde, die Fordereinrichtung untersucht, ob es leicht war den Schrumpftunnel zu 

passieren oder nicht. 

5) Zugelastizitatsmodul: 

Jede Folienprobe wurde einem Zugversuch gemaB JIS K7127 unter den unten erwahnten Bedingungen unterwor- 
fen. 

45 Kopfplattengeschwindigkeit: 500 mm/min 

Richtung: Maschinenrichtung (MD) 
Belastungszelle: 10 kg 

6) Anti-Blockeigenschaften: 

Zwei Folienprobe wurden aneinander geklebt unter den unten erwahnten Bedingungen und dann unter den unten er- 
50 wahnten Bedingungen abgeschalt, wobei die Abschalfestigkeit gemessen wurde, aus der die Anti-Blockeigenschaf- 

ten der Folienprobe ermittelt wurden. 

Klebebedingungen: 

Temperatur: 60°C 

Zeit: 3 Stunden 
55 Belastungsgewicht: 36 g/cm 2 

Abschalbedingungen 

Schalgeschwindigkeit: 20 mm/min 

Belastungszelle: 2 kg 

Fiir die Anti-Blockeigenschaften wurden die beiden Folienproben aneinandergeklebt mit der inneren Oberflache ei- 
60 nes Folie gegeniiber der inneren Oberflache der anderen Folie (innere Oberflache/innere Oberflache) oder mit der 

auBeren Oberflache einer Folie gegeniiber der auBeren Oberflache der anderen Folie (auBere Oberflache/auBere 
Oberflache). 

7) Kaltgleiteigenschaften: 

Ein S treifen, beschichtet mit einer Folienprobe, wurde auf eine Glasplatte, beschichtet mit der gleichen Folien- 
65 probe, gegeben, und die Glasplatte wurde allmahlich geneigt, worauf der Winkel (0) der Glasplatte bei dem der Fa- 

den zu g lei ten begann, gemessen wurde. Der Wert von tan 0 bezeichnet die Gleiteigenschaften der Probe. Dabei 
wurde ein ReibungswinkelmeBgerat (hergestellt durch Toyo Seiki Seisaku-sho Co.) verwendet, und der Test wurde 
unter den folgenden Bedingungen durchgefiihrt. 
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Beziehung der Oberflachen fur die Messung: innere Oberflache/innere Oberflache, oder auBere Oberflache/auBere 
Oberflache 

Neigungsgeschwindigkeit: 2,7°/sek 
Gewicht des Streifens: 1 kg 
Querschnittsflache des Streifens: 65 cm 2 
Grenzflachendruck: 15 g/cm 2 
8) Transparenz (Triibung und Glanz): 

Die Triibung und der Glanz jeder Folienprobe wurde entsprechend JIS K7105 gemessen, welche die Transparenz 
der Probe angibt 

Beispiel 1 
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(1) Herstellung der Magnesiumverbindung: 

Ein Reaktor (Innenvoiumen: 500 Liter), ausgeriistet mit einem Riihrer, wurde vollstandig mit Stickstoffgas geflutet, 15 
und 97,2 kg Ethanol, 640 g Iod und 6,4 kg metallisches Magnesium wurden hinzugegeben, und unter Riihren und 
RuckfluB umgesetzt, bis sich kein Wasserstoffgas rnehr bildete. Somit wurde ein festes Reaktionsprodukt gebildet. 
Die Reaktionsmischung, die dieses feste Produkt enthielt, wurde unter vermindertem Druck getrocknet, urn die 
Ziel-Magnesiurnverbindung (Trager des festen Katalysators) zu ergeben. 

(2) Herstellung der festen Katalysatorkomponente: 20 
Ein Reaktor (Innenvoiumen: 500 Liter), ausgeriistet mit einem Riihrer, wurde vollstandig mit Stickstoffgas geflutet, 
und 30 kg der (nicht gemahlenen) Magnesiumverbindung, 150 Liter reiries Heptan (n-Heptan), 4,5 Liter Silizium- 
tetrachlorid und 5,4 Liter Di-n-butylphthalat wurden hinzugegeben. Das Reaktions system wurde bei 90°C gehalten, 
144 Liter Titantetrachlorid wurden unter Riihren hinzugegeben und bei 110°C fiir 2 Stunden umgesetzt. Als nach- 
stes wurde die feste Komponente abgetrennt und mit reinem Heptan bei 80°C gewaschen, 228 Liter Utantetrachlo- 25 
rid wurden hinzugegeben und bei 110°C fur 2 Stunden umgesetzt. Nach vollstandigem Waschen mit reinem Heptan 
wurde die feste Katalysatorkomponente erhalten. 

(3) Vorbehandlung: 

230 Liter reines Heptan wurden in den Reaktor (Innenvoiumen 500 Liter), ausgeriistet mit einem Riihrer, gegeben, 
und 25 kg der festen Katalysatorkomponente, 1,0 Mol/Mol bezogen auf das Utanatom in der festen Katalysator- 30 
komponente, Triethylaluminium und 1,8 Mol/Mol, ebenfalls bezogen auf das Utanatom in der festen Katalysator- 
komponente, Dicyclopentyldimethoxysilan wurden hinzugegeben. Als nachstes wurde Propylen in den Reaktor ge- 
geben, um einen Propylenpartialdruck von 0,3 kg/cm 2 G zu erreichen und fur 4 Stunden bei 25°C umgesetzt. Nach 
der Reaktion wurde die feste Katalysatorkomponente mehrere Male mit reinem Heptan gewaschen und dann mit 
Kohlendioxid fur 24 Stunden unter Riihren verarbeitet. 35 

(4) Polymerisation: 

In einen Polymerisationsreaktor (Innenvoiumen: 200 Liter), ausgeriistet mit einem Riihrer, wurde die vorbehandelte 
feste Katalysatorkomponente mit einer Geschwindigkeit von 3 mmol/h, bezogen auf das Utanatom in der Kompo- 
nente, zusamrnen mit 4 mmol/kg-PP Triethylaluminium und 1 mmol/kg-PP Dicyclopentyldimethoxysilan gefor- 
dert, und Propylen und Ethylen wurden hinzugegeben, und bei einer Copolymerisationstemperatur von 80°C unter 40 
einem Copolymerisationsdruck (Gesamtdruck) von 28 kg/crn 2 G copolymerisiert. In dieser Copolymerisation 
wurde die Ethylenkonzentration im Reaktor auf 3,2 Mol-% eingestellt, wahrend die Wasserstoffkonzentration darin 
3;1 Mol-% betrug, wodurch das erhaltene Copolymer den vorgegebenen Ethylengehalt und das vorgegebene Mole- 
kulargewicht besaB. 

Die Ethylenkonzentration und die Wasserstoffkonzentration wurden durch Analyse der Zusammensetzung der Gas- 45 
phase im Reaktor durch Gaschromatographie bestimmt. 

(5) Formulierung der Additive: 

Die folgenden Additive wurden zu dem so erhaltenen Propylen-Copolymer gegeben und die resultierende Mi- 
schung wurde verknetet und in Pellets extrudiert unter Verwendung eines Kneters. 

1) Antioxidationsmittel 50 
Irganox 1010 (Ciba-Spezialitaten-Chemikalien): 1000 ppm 

Irgafos 168 (Ciba-Spezialitaten-Chemikalien): 1000 ppm 

2) Neutralisierungsmittel, Calciumstearat: 1000 ppm 

3) Anti-Blockhilfsmittel, Siliziumdioxidverbindung: 2000 ppm 

4) Gleithilfsmittel, Erucasaurearnid: 1000 ppm 55 
Die Harzeigenschaften der Pellets der so erhaltenen statistischen Propylen-Copolymere wurden entsprechend dem 
oben erwahnten Verfahren (A) bewertet. Diese Pellets wurden ausgezogen und in Folien entsprechend den \%rfah- 

ren (B) bis (D), die oben erwahnt sind, gereckt. Die Qualitat der Folien wurde entsprechend dem oben erwahnten 
Verfahren (E) bewertet. Die erhaltenen Daten sind in Tabelle 1 unten gezeigt. 

Die Dicke jeder nichtgereckten Folie betrug 365 um und die der gereckten Folie betrug 12 um. 60 

Beispiel 2 

Das statistische Propylen-Copolymer wurde in der gleichen Weise wie in Beispiel 1 hergestellt, mit der Ausnahme, 
daB die Ethylenkonzentration und die Wasserstoffkonzentration im Copoiymerisationsschritt (4) auf 2,9 Mol-% bzw. 1 ,6 65 
Mol-% verandert wurden, um dadurch den Ethylengehalt und das Molekulargewicht des Copolymers zu steuern. Dieses 
wurde entsprechend dem oben erwahnten Verfahren (A) bewertet und die erhaltenen Daten sind in Tabelle 1 gezeigt. 
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Vergleichsbeispiel 1 

Ein statistisches Propylen-Copolymer wurde in der gleichen Weise wie in Bei spiel 1 hergestellt, mit der Ausnahme, 
daB Diethylphthalat anstelle von Di-n-butylphthalat verwendet wurde, daB Cyclohexylmethyldimethoxysilan anstelle 
von Dicyclopentyldimethoxysilan verwendet wurde und daB die Ethylenkonzentration und die Wasserstoffkonzentration 
im Polymerisationsschritt 2,5 Mol-% bzw, 3,6 Mol-% betrugen. Dieses wurde entsprechend dem oben erwahnten Ver- 
fahren (A) bewertet, und die erhaltenen Daten sind in Tabelle 1 gezeigt. 

Vergleichsbeispiel 2 
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Ein statistisches Propylen-Copolymer wurde in der gleichen Weise wie in Bei spiel 1 hergestellt, mit der Ausnahme, 
daB Diethylphthalat anstelle von Di-n-butylphthalat verwendet wurde, daB Cyclohexylmethyldimethoxysilan anstelle 
von Dicyclopentyldimethoxysilan verwendet wurde und daB die Ethylenkonzentration und die Wasserstoffkonzentration 
im Polymerisationsschritt 3,3 Mol-% bzw. 2,5 Mol-% betrugen. Dieses wurde entsprechend dem oben erwahnten Ver- 
15 fahren (A) bewertet, und die erhaltenen Daten sind in Tkbelle 1 gezeigt. 

Vergleichsbeispiel 3 

Ein statistisches Propylen-Copolymer wurde in der gleichen Weise wie in Bei spiel 1 hergestellt, mit der Ausnahme, 
20 daB die Ethylenkonzentration und die Wasserstoffkonzentration im Polymerisationsschritt (4) 2,0 Mol-% bzw. 5,3 Mol- 
% betrugen. Das Copolymer wurde entsprechend der oben erwahnten Verfahren (A) bewertet, und die erhaltenen Daten 
sind in Tabelle 1 gezeigt. 

Vergleichsbeispiel 4 

25 

In der gleichen Weise wie in Beispiel 1 wurde ein kornmerziell erhaltliches Polypropylen ausgezogen und gereckt und 
seine Folienqualitat bewertet. 

Die erhaltenen Werte sind in Tabelle 1 zusammen mit den Harzeigenschaften des Polymers angegeben. 

30 
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Tabelle 1 





Bsp. 1 


Bsp. 2 


Vgl.- 
Bsp. 1 


Vgl.- 
Bsp. 2 


Vgl.- 
Bsp. 3 


Vg!.- 

Den A 


Harz- 

eigen- 

schaf- 


Ethyiengehalt 
(Gew.-%) 


4,2 


4,0 


3,5 


4,4 


3,9 


4,3 


Ml(g/10min) 


2,3 


1,8 


2,9 


2,0 


6,7 


2,5 


ten 


Extraktionsgehalt 
in siedendem 
Diethylether (Gew.- 
%) 


1,5 


1,4 


2,7 


3.0 


1,8 


1,5 




Schmelzpunkt (°C) 


137,2 


139,4 


142.6 


139,2 


136,9 


137,8 




Isotaktische 

Triadenfraktion 

(Mol-%) 


99,3 


99,4 


97,0 


98,8 


99,1 


97,3 




Relaxationszeft t. 
sek 


0,532 


0,584 


0,525 


0,563 


0,376 


0,544 


Folien- 


Foliendicke, ym 


12 


12 


12 


12 




12 


qualitat 


Formbarkeit 


gut 


gut 


gut 


gut 


nicht 

auszieh- 

bar 


gut 




HeiBsiege!- 

ffimnaraliir 


146 


147 


156 


153 




152 




Thermische 

ocnrurnpruny \7o) 

80°C 

100°C 

120°C 


5 
15 
40 


5 

15 
40 


5 
15 
35 


10 
20 
40 


■ 


10 
20 
40 




AuBere Erschei- 
nung der schrumpf- 
verpackten Objekte 
HeiBgleiteigen- 
schaften 


gut 
gut 


gut 
gut 


gut 

schlecht 


gut 

schlecht 


- 


gut 

schlecht 




Zugelastizitats- 
modul, MPa, MD 


1720 


1950 


1460 


1490 




1370 




Bruchdehnung/ 
Festigkeit %/MPa 


26/ 
115 


28/ 
107 


26/ 
109 


27/ 
112 


- 


30/ 
116 




Anti-Blockeigen- 

schaften, N/m 2 

Oberflache: 

innere/innere 

Oberflache: 

SuBere/au&ere 


24 
19 


21 
18 


72 
60 


77 
61 


- 


108 
97 




Gletteigenschaften 
tan 9 Oberflache: 
innere/innere 
Oberflache: 
auBere/Su&ere 


0,37 
0,42 


0,36 
0,43 


0,42 
0,50 


0,39 
0,47 




0,97 
0,83 




Trubung/Glanz 
%/% 


2,0/ 
127 


2,2/ 
122 


1,9/ 
128 


2,3/ 
124 




1,5/ 
132 



" 60 

Beispiel 3 

Unter Verwendung des statistischen Propylen-CopoLymers, das in Beispiel 1 erhalten worden war (im folgenden als 
RPP bezeichnet) und eines kommerziell erhaltlichen Polypropylen (das gleiche wie das in Vergleichsbeispiel 4 herge- 
stellte, das im folgenden als PP bezeichnet wird), wurde eine mehrschicbtige Laminatfolie entsprechend dem Verfahren 65 
(B) hergestellt, die entsprechend dem Verfahren (C) gereckt wurde und dann entsprechend dem Verfahren (D) verarbeitet 
wurde. 

Die mehrschichtige Laminatfolie besaB den Schichtaufbau RPP/PP/RPP im Verhaltnis 1/2/1. 
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Die Dicke der nichtgereckten Folie betrug 356 um, und die der gereckten Folie 12 um. Die Folie wurde in der gleichen 
Weise wie oben bewertet, und die erhaltenen Daten sind in Tabelle 2 unten gezeigt. 

Beispiel 4 

5 

Eine mehrschichtige Laminatfolie wurde in der gleichen Weise wie in Beispiel 3 hergestellt, ausgenommen, daB ihr 
Schichtaufbau PP/RPP/PP im Verhaltnis 1/2/1 war. Diese wurde wie oben bewertet, und die erhaltenen Daten sind in Ta- 
belle 2 gezeigt. 

to Beispiel 5 

Unter Verwendung von RPP (erhalten in Beispiel 1), PP, und einem weiteren kommerziell erhaltlichem linearen Poly- 
ethylen niedriger Dichte (Moatec 01 8N, hergestellt von Idemitsu Petrochemical Co.; im folgenden als LL bezeichnet) 
wurde eine mehrschichtige Laminatfolie entsprechend dem Verfahren (B) hergestellt, durch das Verfahren (C) gereckt 
15 und dann entsprechend dem Verfahren (D) verarbeitet. 

Die mehrschichtige Laminatfolie besaB einen Schichtaufbau von RPP/(PP + LL)/RPP im Verhaltnis von 1/2/1, worin 
(PP + LL) eine Mischung von 40 Gew.-% PP und 60 Gew.-% LL war. 

Die Dicke der nicht gereckten Folie betrug 356 um, und die der gereckten Folie 12 urn. Die Folie wurde in der glei- 
chen Weise wie oben bewertet, und die erhaltenen Daten sind in Tabelle 2 unten gezeigt. 
20 Hinsichtlich der Harzeigenschaften besaB LL einen MI von 1,3 g/10 min (gemessen bei 190°C unter einer Belastung 
von 2160 g) und eine Dichte von 917 kg/m 3 . 

Vergleichsbeispiei 5 

25 Unter Verwendung von PP und der Zusammensetzung von PP und LL wurde eine Mehrschicht-Laminatfolie entspre- 
chend dem Verfahren (B) hergestellt, durch das Verfahren (C) gereckt und dann durch das Verfahren (D) verarbeitet. 

Die mehrschichtige Laminatfolie besaB einen Schichtaufbau von PP/(PP + LL)/PP im "Verhaltnis von 1/2/1, worin (PP 
+ LL) eine Mischung von 40 Gew.-% PP und 60 Gew.-% LL wie in Beispiel 5 war. 

Die Dicke der nicht gereckten Folie und die der gereckten Folie war die gleiche wie in Beispiel 5. 
30 Die Folie wurde in der gleichen Weise wie oben bewertet, und die erhaltenen Daten sind in Tabelle 3 unten gezeigt. 

Beispiel 6 

Eine mehrschichtige Laminatfolie wurde in der gleichen Weise wie in Beispiel 5 hergestellt, ausgenommen, daB eine 
35 Zusammensetzung von (PP + LL), die 90Gew.-% PP und 10 Gew.% LL umfaBte, verwendet wurde, und daB der 
Schichtaufbau (PP + LL)/RPP/(PP + LL) im Verhaltnis 1/2/1 war. Die Folie wurde in der gleichen Weise wie oben be- 
wertet, und die erhaltenen Werte sind in Tabelle 2 unten gezeigt. 

Vergleichsbeispiei 6 

40 

Unter Verwendung von PP und einer Zusammensetzung von PP und LL wurde eine Mehrschicht-Laminatfolie ent- 
sprechend dem Verfahren (B) hergestellt, durch das Verfahren (C) gereckt und dann durch das Verfahren (D) verarbeitet. 

Die mehrschichtige Laminatfolie besaB einen Schichtaufbau von (PP + LL)/PP/(PP + LL) im Verhaltnis von 1/2/1, 
worin (PP + LL) eine Mischung von 90 Gew.-% PP und 10 Gew.-% LL wie in Beispiel 6 war. 
45 Die Dicke der nicht gereckten Folie und die der gereckten Folie war die gleiche wie in Beispiel 6. 

Die Folie wurde in der gleichen Weise wie oben bewertet und die erhaltenen Daten sind in Tabelle 3 unten gezeigt. 

Beispiel 7 

50 Unter Verwendung einer Zusammensetzung von RPP (erhalten in Beispiel 1) und LL, und LL wurde eine Mehr- 
schicht-Laminatfolie entsprechend dem Verfahren (B) hergestellt, durch das Verfahren (C) gereckt und dann durch das 
Verfahren (D) verarbeitet. 

Die mehrschichtige Laminatfolie besaB einen Schichtaufbau von (RPP + LL)/LL/(RPP + LL) im Verhaltnis von 1/2/1, 
worin (RPP + LL) eine Mischung von 90 Gew.-% RPP und 10 Gew.-% LL war. 
55 Die Dicke der nicht gereckten Folie betrug 356 um und die der gereckten Folie betrug 12 um. 

Die Folie wurde in der gleichen Weise wie oben bewertet und die erhaltenen Daten sind in Tabelle 2 unten gezeigt. 

Beispiel 8 

60 Eine mehrschichtige Laminatfolie wurde in der gleichen Weise wie in Beispiel 7 hergestellt, ausgenommen, daB der 
Schichtaufbau LL/(RPP + LL)/LL im Verhaltnis 1/2/1 war. Die Folie wurde in der gleichen Weise wie oben bewertet und 
die erhaltenen Werte sind in Tabelle 2 unten gezeigt. 

Vergleichsbeispiei 7 

65 

LL wurde entsprechend Verfahren (B) ausgezogen, durch das Verfahren (C) gereckt und dann durch das Verfahren (D) 
verarbeitet. 

Die Dicke der nicht gereckten Folie betrug 356 um und die der gereckten Folie betrug 12 um. Die Folie wurde in der 
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gleichen Weise wie oben bewertet, und die erhaltenen Werte sind in Tabelle 3 unten gezeigt. 

Tabelle 2 

5 





Bsp. 3 


Bsp. 4 


Bsp. 5 


Bsp. 6 


Bsp. 7 


Bsp. o 




Folien- 


Foliendicke, ym 


12 


12 


12 


12 


12 


12 




qualitat 


Formbarkeit 


gut 


gut 


gut 


gut 


gut 


gut 


10 


Hei&siegelternpera- 
tur°C 


146 


150 


141 


136 


131 


106 






Thermische 

Schrumpfung (%) 

80°C 

100°C 

120°C 


5 

20 
40 


5 

20 
40 


15 
35 
55 


15 
35 
55 


10 
25 
50 


15 
35 
55 


15 




Aufcere Erscheinung 
der schrumpfver- 
packten Objekie 


gut 


gut 


gut 


gut 


gut 


gut 


20 




Heifigleiteigen- 
schaften 


gut 


gut 


gut 


gut 


gut 


gut 






Zugelastizitatsmodui 
MPa, MD 


1690 


1700 


1030 


1450 


520 


490 


25 




Bruchdehnung, % 


26 


25 


91 


35 


90 


92 






Bruchfestigkeit, MPa 


115 


116 


910 


330 


900 


890 






Anti-Blockeigen- 

schaften, N/m 2 

Oberflactie: 

innere/innere 

Oberflache: 

auEere/du&ere 


25 
20 


28 
24 


58 
51 


49 
47 


77 
69 


76 
68 


4- 30 




Gieiteigenschaften 
tane Oberflache: 
innere/innere 
Oberflache: 
aufcere/aufcere 


0,35 
0,43 


0,37 
0,42 


0,39 
0,47 


0,37 
0,48 


0,42 
0,50 


0,40 
0,55 


35 




Trubung, % 


2,0 


2,3 


3,0 


3,1 


2,1 


3,2 


40 




Glanz, % 


126 


127 


125 


141 


130 


139 





45 



50 



55 



60 



65 
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Tabelle 3 



5 




Vgl.- 


Vgl.-Bsp. 
«j 


Vgl.- 


Vgl.-Bsp. 
7 




Folien- 


Foliendicke, g 


12 


12 


12 


12 




qualitSt 


Formbarkeit 


gut 


gut 


gut 


gut 




HeiBsiegeltemperatur °C 


4 CO 


14o 


loo 




10 




Thermische Schrumpfung 

(%) 

80°C 

TOO C 

120*C 


■i n 
1U 

zu 


TO 
^5 

oo 

cc 


TO 

oo 


TO 
oo 
55 

WW 


15 




AuBere Erscheinung der 

schrumpfveipacklen 

Objekte 


gut 


gut 


gut 


gut 






HeiBgleiteigenschaften 


schlecht 


schlecht 


schlecht 


schlecht 


20 




Zugelastizitatsmodul, 
MPa, MD 


1370 


760 


1190 


290 






Bruchdehnung, % 


30 


92 


38 


102 






Bruchfestigkeit, MPa 


116 


900 


350 


980 


25 




Anti-Blockeigenschaften, 










30 




N/m 

Oberflache: innere/innere 

Oberflache: 
§uSere/§uSere 


97 


iuu oaer 
mehr 
100 Oder 
mehr 


OA 

97 


iuu oaer 
mehr 
100 Oder 
mehr 


35 




Gleiteigenschaften tan 9 
Oberflache: innere/innere 
Oberflache: 
au&ere/au&ere 


0,97 
0,83 


0,94 
0,85 


0,98 
0,79 


0,92 
0,90 




Trubung, % 


1.5 


2,9 


3,0 


4,0 






Gianz, % 


132 


126 


142 


137 



Wie zuvor detailiiert beschrieben, besitzt das statistische Propylen-Copolymer der Erfindung einen hohen Grad der Ki- 

40 stallinitat und enthalt nur wenig klebrige Komponenten, wahrend es einen hohen Schmelzpunkt besitzt. Daher besitzt die 
Folie des Copolymers eine gute HeiBsiegelbarkeit, Steifigkeit, Anti-Blockeigenschaft und Gleiteigenschaft. Zusatzlich, 
da die Folie gut reckbar ist, wird sie vorteilhaft auf verschiedenen Gebieten verwendet. 

Die statistische Propylen-Copolymer-Zusamrnensetzung der Erfindung zeigt ebenfalls die vorteilhaften Eigenschaften 
des Copolymers darin, wahrend sie durch das Polyolefinaufbaupoiyrner weiter verbessert ist. 

45 Die Folie, insbesondere die gereckte Folie der Erfindung wird stabil durch Ausziehen des statistischen Propylen-Co- 
polymers oder dessen Zusammensetzung hergestellt und besitzt eine gute Reckbarkeit und Heftemperatur- HeiBsiegel- 
barkeit. Insbesondere wird die gereckte Folie stabil durch biaxiales Recken der Folie des Copolymers oder dessen Zu- 
sammensetzung hergestellt. Zusatzlich besitzt die gereckte Folie eine gute Steifigkeit, Tiefternperatur- HeiBsiegelbarkeit, 
HeiBschrumpfbarkeit, HeiBgleiteigenschaft, Anti-Blockeigenschaft und Kaltgleiteigenschaft. 

50 Die mehrschichtige Laminatfolie der Erfindung, die mindestens eine Schicht des statistischen Propylen-Copolymers 
oder dessen Zusammensetzung umfaBt, wird stabil durch Ausziehen des Copolymers oder seine Zusammensetzung zu- 
sammen mit anderen Ausziehharzen hergestellt. Die Laminatfolie kann biaxial gereckt werden, um gereckte mehrschich- 
tige Laminatfolien zu ergeben, ebenso wie nicht laminierte Folien und das biaxiale Recken der Laminatfolie kann stabil 
durchgefiihrt werden. Da die gereckte mehrschichtige Laminatfolie die Folienschicht des statistischen Propylen-Copoly- 

55 mers oder dessen Zusammensetzung umfaBt, besitzt sie eine gute Steifigkeit und HeiBschrumpfbarkeit. Insbesondere be- 
sitzt die Laminatfolie, die eine Schicht des statistischen Propylen-Copolymers oder dessen Zusammensetzung als auBer- 
ste Schicht aufweist eine besonders ausgezeichnete Heftemperatur- HeiBsiegelbarkeit, HeiBgleiteigenschaft, Anti-Block- 
eigenschaft und Kaltgleiteigenschaft. 

Ohne daB irgendwelche a-Olefine mit 4 oder mehr Kohlenstoffatomen wie 1-Buten erforderlich sind, ergibt die Erfin- 

60 dung Hochqualitats-Folien binarer statistischer Copolymere von Ethylen und Propylen. Durch die Erfindung werden da- 
her die Monomerkosten reduziert. Zusatzlich kann das Copolymer leicht hergestellt werden, da die Menge des in der Er- 
findung verwendeten Comonomers gering ist. Unter Verwendung des Copolymers ergibt die Erfindung solche Hochqua- 
litats-Folien. 

Wahrend die Erfindung im Hinblick auf die spezifischen Ausfuhrungsformen detailiiert beschrieben wurde, ist es fur 
65 die Fachleute deutlich, daB verschiedene Anderungen und Modifikationen durchgefiihrt werden konnen, ohne daB Geist 
und Umfang der Erfindung verlassen werden. 
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Patentanspriiche 

1. Statistisches Propylen-Copolymer von Propylen und Ethylen, das die folgenden Bedingungen (1) bis (5) erfullt: 

(1) Der Ethylen-Einheitengehalt (x, Gew.-%) des Copolymers ist von 0,2 bis 10 Gew.-%. 

(2) Das Copolymer besitzt einen Schmelzindex (MI, g/10 min) von 0,1 bis 4 g/10 min. 

(3) Die Beziehung zwischen dem Extraktionsgehalt in siedendem Diethylether (E, Gew.-%) des Copolymers 
und x erfullt die folgenden Ungleichungen (I) oder (II): 

E < 0,25x + 1,1 (0,2 < x < 6) (I) 

E < 2,6 (6 < x < 10) (II) 

(4) Die Beziehung zwischen dem Schmelzpunkt (Tm, C°) des Copolymers, gemessen durch ein Differential- 
Scanning-Kalorimeter und x erfullt die folgende Ungleichung (HI): 

Tm < 165 -5x 



10 



15 



(5) Der isotaktische Triadenanteil (mm, Mol-%) in der PPP-Sequenz des Copolymers, gemessen im 13 C-NMR 
ist nicht geringer als 98,0 Mol-%. 

2. Statistisches Propylen-Copolymer nach Anspruch 1, das weiterhin die folgende Bedingung (6) erfullt: 20 

(6) Die Beziehung zwischen dem Schmelzindex (MI, g/10 min) des Copolymers und der Relaxationszeit (t, 
sek) des Copolymers, erhalten durch eine Frequenzdispersionsmessung bei einer Frequenz CO 0 = 10 rad/sek er- 
fullt die folgende Ungleichung (IV): 

x > 0,523 - 0,077 logMI (IV). 25 

3. Zusammensetzung eines statistischen Propylen-Copolymers, die 60 bis 95 Gew.-% des statistischen Propylen- 
Copolymers nach Anspruch 1 oder 2 und 5 bis 40 Gew.-% eines Polyolefin-Polymers umfaBt. 

4. Folie eines statistischen Propylen-Copolymers oder der Zusammensetzung da von nach irgendeinem der Ansprii- 
che 1 bis 3. 30 

5. Gereckte Folie des statistischen Propylen-Copolymers oder der Zusammensetzung da von nach irgendeinem der 
Anspriiche 1 bis 3. 

6. Gereckte Folie, hergestellt durch Ausziehen des statistischen Propylen-Copolymers oder der Zusammensetzung 
davon nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 3 und anschlieBendem Recken. 

7. Mehrschichtlaminatfolie, die mindestens eine Schicht des statistischen Propylen-Copolymers oder der Zusarn- 35 
mensetzung davon nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 3 umfaBt. 

8. Mehrschichtlaminatfolie, die mindestens eine Schicht des statistischen Propylen-Copolymers oder der Zusam- 
mensetzung davon nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 3 und eine oder rnehrere Schichten weiterer thermopla- 
stischer Harze umfaBt. 

9. Mehrschichtlaminatfolie nach Anspruch 7 oder 8, worin die Schicht des statistischen Propylen-Copolymers oder 40 
der Zusammensetzung davon die innere Schicht der Folie bildet. 

10. Mehrschichtlaminatfolie nach irgendeinem der Anspriiche 7 oder 8, worin die Schicht des statistischen Propy- 
len-Copolymers oder der Zusammensetzung davon mindestens die auBerste Schicht einer Oberflache der Folie bil- 
det. 

11. Gereckte Mehrschichtlaminatfolie, die mindestens eine Schicht des statistischen Propylen-Copolymers oder 45 
der Zusammensetzung davon nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 3 umfaBt. 

12. Gereckte Mehrschichtlaminatfolie, die mindestens eine Schicht des statistischen Propylen-Copolymers oder 
der Zusammensetzung davon nach irgendeinem der Anspriiche 1 bis 3 und eine oder rnehrere Schichten anderer 
thermoplastischer Harze umfaBt. 

13. Gereckte Mehrschichtlaminatfolie, erhalten durch die Herstellung einer Mehrschichtlaminatfolie, die minde- 50 
stens eine Schicht eines statistischen Propylen-Copolymers oder der Zusammensetzung davon nach irgendeinem 

der Anspriiche 1 bis 3 umfaBt, und anschlieBendem Recken. 

14. Mehrschichtlaminatfolie nach irgendeinem der Anspriiche 11 bis 13, worin die Schicht des statistischen Propy- 
len-Copolymers oder der Zusammensetzung davon die innere Schicht der Folie darstellt. 

15. Gereckte Mehrschichtlaminatfolie nach irgendeinem der Anspriiche 11 bis 13, worin die Schicht des statisti- 55 
schen Propylen-Copolymers oder der Zusammensetzung davon mindestens die auBerste Schicht einer Oberflache 

der Folie darstellt. 
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